






















































































































































































































































divided in two parts: abroad one centered near 3220 cm‐1 and a second one with two broad peaks near 3430 and 
3530 cm‐1 (Fig. 9 right). It is known that the stronger is the hydrogen bond the lower is the OH stretching frequency; it 
follows that from the spectrum we may envisage that at least two types of hydrogen bonds with different strengths 
exist in the net of caoxite. This is in agreement with the observation derived from the X‐ray structure refinement of 
this study, which provides evidence of at least two types of hydrogen bonds with different lengths (strengths).The 
distinction of the two types of H2O molecules is not indicated by the absorption of OH bending located at 1668 cm‐1, 
broad shoulder in the IR and very weak in the Raman. The search of the librational motions of H2O molecules forces us 
to assign this mode to the yet unexplained line observed at 582 cm‐1 intrinsically weak and broad in the Raman 
spectrum (for technical reasons ,we could not collect the infrared spectrum below 700 cm‐1). The same weak line is 
observed for weddellite (broad) and for whewellite (sharp). In Table 3 the IR and Raman bands of the three calcium 
oxalates have been reported. 
 
 Conclusions 
This is the first comparative analysis of the IR and Raman spectra of whewellite, weddellite and caoxite, which 
provides a quick and reliable identification protocol among Ca‐oxalates. In this work, a new synthesis procedure of 
COT is described as valid alternative to the others proposed in the literature. However, the synthesis is difficult and it 
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is hard to obtain single crystals for structural determination. The crystalline structure of COT obtained in this study is 
virtually identical to that reported by Basso et al.[3]and Deganello et al.[18]. To the best of our knowledge, the Raman 
spectrum of COT is reported in this paper for the first time. Both FTIR and Raman spectra of COT have been here 
described. A comparison of the vibrational spectra of the three forms of calcium oxalates clearly shows that the 
perturbation of the oxalate group by the net of hydrogen‐bonded H2O molecules is negligible. The complex H‐bonding 
network of COT has been discussed, bridging crystallographic and spectroscopic data, and showing a complex net of 
H‐bonding interactions. The infrared and Raman active transition frequencies appear being can be correlated with the 
lengths (strengths) of the hydrogen bonds. 
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